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1.Introduction
　最近、低温での局所磁束観察のために超伝導量子干渉計(SQUID)走査型顕微鏡を用いた研究が盛
んに進められている[1,2]。近年の微細加工技術の発展に伴い、SQUIDのループサイズはナノメー
トルスケールまで微小化[3]され、局所磁束観察の空間分解能の向上が期待されている。また
SQUIDによって検出可能な最小磁気モーメントと SQUIDの磁束ノイズについての考察から、SQUID
ループサイズを小さくすることにより単一スピンを検出することが可能となるであろうことが理
論的に示されている[4]。このようにループサイズを微細化した nano-SQUID を用いた局所磁束観
察はナノスケールで起こる微小、微弱な磁気的な現象を捉える上で非常に強力な手段になると見
込まれる。
　弱結合型のNb製 nano-SQUIDは超伝導ループ状に二つのくびれを持つ平面的な構造をしている。
これは面内方向の磁場耐性に優れているとともに、シングルパターニングによって作製が可能で
あることから走査プローブ上への素子作製に向いている。また弱結合型 SQUIDは微細化の面から
も利点がある。しかし、弱結合型 SQUIDでは、一般に超伝導-常伝導転移時の発熱に由来して電流
-電圧特性にヒステリシスが生じる[5]。この熱的なヒステリシスの影響を軽減し、SQUIDの磁束感
度を改善することが望まれてきた。
　本研究では、Nb膜上にヒートシンクとしてAu膜を作製することにより、熱的なヒステリシスを
軽減した弱結合型 Nb 製 nano-SQUID 走査プローブを実現した。また作製したプローブを用いて、
4He循環型冷凍機中に局所磁束観察に特化した走査型 nano-SQUID顕微鏡を構築し、SQUIDと測定対
象からの漏れ磁束に対する密な磁気結合を実現した。
　GaAs/AlxGa1-xAs単一ヘテロ接合ホールバー構造中の二次元電子面内を流れる電流が作る磁束の
マッピングから、走査型 nano-SQUID顕微鏡観察における磁束検出効率の向上を実証した。さらに
測定した磁場分布と電流分布を対応づける逆問題を解くことによって、ホールバー構造の十字
路・曲がりにおける電流密度分布を再構成した。散逸的な伝導モデルとの電流密度分布の比較か
ら、高い移動度をもった試料中での2次元電子のバリスティックな振る舞いを明らかにした。
　集束イオンビームによる化学気相成長法(FIB-CVD)を用いて作製されたタングステンカーバイド
(W-C)はマスクレスで作製可能な超伝導回路作製技術として注目されている。W-C試料の超伝導特
性並びに超伝導回路としての性質を調べるために走査型 nano-SQUID顕微鏡での観察を行った。大
きさが 20μm×20μmで厚さが 300nmの W-Cフィルム試料において、外部磁場に対する磁気遮蔽効
果がNb超伝導体と比べ顕著に小さいという結果を得た。数値計算との比較から、W-Cフィルム中
への渦糸の侵入が示唆された。また W-Cワイヤー試料を流れる電流が作る磁場分布の観察から、
ワイヤー内での電流密度分布を再構成した。W-C試料において設計形状の外側に余分な堆積物がみ
られるが、この堆積物の電流経路への影響は小さいという結論を得た。
2.Experimental
2.1 nano-SQUIDプローブの作製
　従来、超伝導-絶縁体-超伝導接合をもつ SQUIDの作製には電子線リソグラフィー法やフォトリ
ソグラフィー法が使用されてきた。これらの方法は高精度で再現性の高いジョセフソン接合(JJ)
を作製することが可能であるが、基板端にリソグラフィーにより試料作製をすることが困難であ
るという制約があった。最近、FIBを用いた超伝導薄膜のミリング加工によるマスクレスな微細加
工が可能となり、弱結合型の JJを有するSQUIDが作製された[3,5]。この方法により基板端部への
nano-SQUID構造の作製が可能となった。
　本研究では、測定対象との磁気的な結合を向上させるために、基板端部に nano-SQUID素子を作
製し、走査プローブとして用いた。基板端と nano-SQUIDの JJとの距離は 5μm以下となるように
素子を設計製作した。nano-SQUIDプローブの作製には二段階の工程を経た。まず nano-SQUID素子
を作製するための超伝導 4端子電極を有するプローブ型の基板をフォトリソグラフィー法により
作製し、次にプローブ型の基板の先端付近に FIBミリング加工により nano-SQUIDを作製した。超
伝導4端子電極を有するプローブ型の基板の加工には、Si深堀エッチングである Bosch加工を用
いた。使用した基板は厚さ100μmのSi(100)であった。Si基板上にレーザーリソグラフィー法を
用いて超伝導電極パターンを作製し、Arガス雰囲気中での高周波(RF)スパッタリングプロセスに
よりNb/Au(23 nm/70 nm)を成膜した。Au薄膜は FIB加工時に生じるGa＋イオンによるNb薄膜への
ダメージを軽減するとともに、超伝導-常伝導転移の際に発生する発熱を逃がす役割を担う。同様
にレーザーリソグラフィー法により、超伝導電極パターンに沿った深堀用のエッチングパターン
を作製した。SF6によるSi基板の等方性エッチングと C4F6による側面保護を繰り返すことで、基板
厚さ100μmと高いアスペクト比を保ったままエッチングすることが可能であった。
　プローブ型に加工された超伝導 4端子基板上の超伝導電極パターンの超伝導転移温度(Tc)は
PPMSによって評価を行った。その後、nano-SQUID形成のための FIB加工を行った。プローブ先端
付近の Nb/Au 膜のみを残した試料での Tc測定から、基板端から 2μmまでの領域では Nb/Au膜の
Tc の減少がみられた。nano-SQUID加工ではまず、先端から4～5μmの距離に弱結合型 JJを有する
ループ面積 1μm2，ブリッジ幅 80nmの Nb製 nano-SQUID を作製した。Nano-SQUID 加工後の走査型
イオン顕微鏡像を Figure 1(a)に示す。また Nb/Au膜の Tc が増大した劣化した部分を除去し、よ
り先端付近に nano-SQUIDを作製するために、平均粒径 100 nmのAl2O3アルミナ粉末を使用してプ
ローブ先端部の研磨を行った。先端部から1μmの距離に弱結合型 JJを有するSQUID(Figure1(b))
を作製した。これは基板上に作製された nano-SQUIDプローブとして先端部に最も近接したもので
ある。
2.2 走査型 SQUIDステージ
　本nano-SQUIDプローブを 4He循環型冷凍機中に設置されたピエゾステージと組み合わせること
で、走査型 nano-SQUID顕微鏡システムを構築した。4He循環型パルス管冷凍機では隣接するコン
プレッサの動作に伴う振動の除去が重要である。ステンレス製の筐体内におかれた走査ステージ
上に測定試料を配置した。ステンレス製筐体の直上に nano-SQUID プローブを試料平面に対して
51°の角度で設置した。これらを4本のばねで4 Kステージにつるすことで受動的な除震を行った。
本測定系での水晶振動子の Q値は低温で約 20000であった。これは nano-SQUIDプローブと試料の
接触を検出するために十分に大きい値であった。今回開発した nano-SQUID顕微鏡の冷凍機ベース
温度は3.6 K、ステージ動作範囲は5 mm×5 mm、位置制御精度は100 nmである。
2.3 SQUIDプローブと磁束測定
　作製したNb製弱結合型nano-SQUIDの電流電圧(IV)特性の温度依存性を Figure 2(a)に示す。図
よりNb/Au薄膜を用いたnano-SQUIDプローブは、この温度領域ではIV特性にヒステリシスを示さ
ないことがわかる。これは弱結合のブリッジ幅を 80 nmにすることで臨界電流Icの値を低減して
常伝導転移時の発熱を抑えるとともに、Nbの上層のAu薄膜によって発熱を逃がす構造としたこと
に起因すると考えられる。また常伝導転移時のIV特性には有限の傾きが見られることから、臨界
電流Icの値は閾値電圧を設けることで決定した。測定温度4.2 KでのIcの振動周期からnano-
SQUIDの実効ループ面積は2.2μm2と見積もられた。この値とnano-SQUIDの設計値との差異は、
nano-SQUID両端の超伝導体電極部による磁場のフォーカシングで説明された。Ic近傍の定電流バ
イアス下で有限のnano-SQUID間電圧 Vsqが生じた。Vsqの外部磁場依存性を Figure 2(b)に示す。傾
き|dVsq/dBex|の大きい Bex範囲では Vsqの変化が磁場に対して線形であるとみなすことができる。こ
の場合、SQUIDは磁場-電圧変換器として機能し、Vsqの測定によって定量的に磁束を検出すること
ができた。
3. 結果と議論
3.1 GaAs/AlxGa1-xAs単一ヘテロ接合ホールバー試料中の電流分布の観察
　二次元面内を流れる電流が作る磁場に対しては、SQUIDを用いた実空間での磁場分布観察から電
流分布を再構成することが可能であることが示されている[6].本研究ではGaAs/AlxGa1-xAs単一へ
テロ接合での 300 μm×25 μmのホールバー構造を用いて、二次元電子系に流れる電流の作る磁
場分布の観察を行った。電流密度の大きさ等を変えて、nano-SQUID 顕微鏡を用いて磁束分布の
マッピングを得た。機械研磨を行ったプローブと行わなかったプローブを用いたマッピング結果
を比較し、nano-SQUIDと測定対象との距離を近づけることによって空間分解能と検出効率が向上
することを示した。測定は、70μA～2.8μAの範囲で周波数1873 Hzの交流電流を流し、試料上に
生じる交流磁場を nano-SQUIDプローブによって測定した。適当な外部磁場のもと、定電流バイア
スで駆動されたSQUID間電圧 Vsqは、試料上の交流磁場によって1873 Hzの変調を受ける。この Vsq
の変化をロックインアンプを用いて同期して検出し、Figure 2(b)の傾きの逆数で表される磁場-
電圧変換係数によって磁場への換算を行った。nano-SQUIDの磁場感度特性は別途校正した。
　Figure 3(a),(b)に機械研磨を行った SQUIDプローブを用いた測定温度 4 K外部磁場 0 mT、試料
電流 70μAと 2.8μAでの磁場マッピングの結果を示す。プローブは基板に対して 51度の角度で配
置した。試料表面と SQUIDとの距離は1.5μmであった。Figure 3(d)に Hall-bar試料の顕微鏡写
真を示す。電流は Hall-bar側面の幅 10μmの電圧プローブ 1,2間に流した。電流の向き及び電流
密度を反映した磁場分布が得られた。Figure 3(c)には機械研磨をしていないプローブを用いた同
様の測定結果を示す。nano-SQUID と試料表面との距離は 3.5μm、試料電流は 70μA であった。
Figure 3(a)で示すとおり、幅 10μmの電圧プローブ1,2の上下での磁場分布が、研磨をしていな
いプローブを用いて得られた磁場分布(Figure 3(c))より狭くなっていることが分かる。また観測
された磁場を比較すると、機械研磨によって距離を近づけたプローブの方が大きく、電流が作る
磁場の検出効率が向上していることがわかる。Figure 3(a)の磁場分布から逆問題を解き、x,y各
成分の電流密度分布を求めた。散逸的な伝導モデルでの電流密度分布との比較から、高い移動度
をもった試料中での2次元電子のバリスティックな振る舞いを明らかにした。
3.2 .FIB-CVDによって作製したタングステンカーバイド試料の評価
　FIB装置を用いることにより Ga＋イオンにアシストされた化学気相成長(CVD)によるタングステ
ンカーバイド(W-C)の製膜が可能である。FIB-CVDによって成膜された W-C細線は 5 K付近に超伝
導転移点を有し、マスクレスでの超伝導回路作製が可能である。そのため、この手法はナノス
ケールの超伝導デバイスへの応用が期待され、大きく注目されている[7,8]。一般に FIB-CVD に
よって成膜された W-C試料では、イオンの散乱により設計形状の周辺にも堆積物が広がることが
知られている。本研究では、幅 4μmの W-Cワイヤーを流れる電流が作る磁場分布の観察から、W-C
ワイヤーを流れる電流密度を再構成した。得られた電流密度分布から W-Cワイヤーでは設計形状
に沿って電流が流れており、周辺の堆積物等の影響は小さいということが分かった。また、FIB-
CVD によって成膜された20μm×20μmの W-C フィルムについて、磁気遮蔽効果の観察を行った。
同じ観察範囲に設置された幅 2μmのNb/Au電極では明確に磁気遮蔽効果による磁場の減少が観察
されたのに対し、よりサイズの大きい W-Cフィルム直上での磁場の減少は Nb/Au電極とくらべ 1/3
程度であった。数値計算との比較から、W-Cフィルム内に渦糸が侵入している場合に、測定結果が
定性的に説明できることがわかった。これらの結果から、本走査型 SQUID顕微鏡 は FIB-CVDで作
製される W-C製超伝導回路の特性を評価するうえで有用な手法であることが示された。
4. 結論
　走査型nano-SQUID磁束顕微鏡を用いた局所磁束観察における空間分解能と磁束検出効率の向上
をはかるために、新規の構造をもつ nano-SQUID プローブの作製を行った。本プローブを用いて
4He 循環型パルス管冷凍機中に走査型 nano-SQUID 磁束顕微鏡を構築し、GaAs/AlxGa1-xAs ホール
バー試料での二次元面内を流れる電流が作る磁束の観察から、SQUID-試料間距離を縮めることに
よって磁気的空間分解能ならびに磁束検出効率が向上することを実証した。この走査型 nano-
SQUID磁束顕微鏡は GaAs単一ヘテロ接合構造試料、タングステンカーバイド細線の物性の評価に
有用であることが示された。
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